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Изучено влияние модифицирующей добавки оксида железа и 
физико-химические и каталитические свойства золота. 

Много столетий золото из-за его инертности не 
привлекало к себе особого внимания и использова- 
лось только как драгоценный металл для изгото- 
вления ювелирных украшений и в чеканке монет. 
Однако несколько лет назад М. Нагаіа и коллеги 
обнаружили необычайно высокую активность на- 
ночастиц золота в реакции низкотемпературного 
окисления СО [1]. Катализаторы на основе золота, 
нанесенные на оксиды различных металлов (Со,0 4 , 
Ее 2 0 3 , ТЮ 2 , и М§0), могут быть чрезвычайно ак- 
тивны во многих реакциях, таких как восстановле- 
ние N0 [2, 3], окисление и гидрирование углеводо- 
родов [4] и в ряде других промышленно важных 
процессов. Для получения активных золотых ката- 
лизаторов необходим правильный выбор носителя 
или модификатора, метода синтеза катализаторов 
[5] ; кроме того, золото должно быть высокодиспер- 
сным - размер частиц в интервале 2. ..6 нм [6]. 

Цеолиты в силу особенностей их строения яв- 
ляются превосходной матрицей для стабилизации 
малых частиц металлов, поскольку их размер мо- 
жет быть ограничен размером каналов в цеолитах. 
Это качество цеолитов с успехом использовалось 
для создания высокодисперсных частиц различных 
металлов (серебра [7-9], золота [10, 11]). 

Экспериментальная часть 

Для изучения электронного состояния золота 
был приготовлен ряд образцов с использованием 
протонного морденита (НМ) (§Ю 2 /АШ 3 =20) и НУ- 
цеолита (8Ю 2 /А1,0 3 =5) в качестве носителей (ком- 
пания 2еоІу$1, США). Модифицирующую добавку 
оксида железа (Ее,0 3 ) в количестве 4 мае. % нано- 
сили методами ионного обмена и пропитки по вла- 
гоемкости из раствора соли Ре(М0,) 3 -9Н 2 0 (компа- 
ния §і§та-А1сІгіс1т, 99,99%). Ионный обмен прово- 
дили 24 ч при 60 °С, после чего ионообменные с 
цеолитами образцы промывали дистиллированной 
водой и сушили при 60 °С, 1 ч. После ионного об- 
мена или пропитки образцы прокаливали при 
500 °С на воздухе в течение 4 ч с целью разложения 
нитратов до оксидов. Золото было нанесено на по- 
лученные носители ионным обменом из раствора 
комплекса [Аи(]ЧН 3 ) 4 ](М0 3 ) 3 , который бьш приго- 
товлен смешиванием компонентов: НАиС1 4 и 
ЫН 4 ОН прирН 7 [12]. 


метода ее введения в цеолиты различных типов на электронные, 


Полученные образцы исследовались с помо- 
щью набора современных физико-химических ме- 
тодов анализа. Для идентификации различных со- 
стояний нанесенных металлов в модельных образ- 
цах был использован метод электронной спектро- 
скопии диффузного отражения (ЭСДО). Регистра- 
цию электронных спектров проводили на спектро- 
метре Саггу-300 8сап ѴАК1АЙ с приставками диф- 
фузного отражения в области длин волн 
200.. .850 нм. Представленные спектры являются 
результатом вычитания спектра модифицирован- 
ного носителя из спектра образца, содержащего зо- 
лото, в графической программе Огі§іп 6.1. 

Рентгеновская фотоэлектронная спектроскопия 
(РФЭС) проводилась на спектрометре КіЬег-САМЕ- 
СА МАС-3 ‘Л'Мепі, оснащённом А1К, источником 
рентгеновского излучения (1486,6 эВ). Характери- 
стические пики золота были разложены на компо- 
ненты, используя функцию гауссиана, пользуясь 
стандартными процедурами в программах обработки 
спектров “Огі§іп” и “Саптас”. Температурно-про- 
граммированное восстановление водородом (ТПВ) 
осуществлялось на системе АМІ-М, АІІатіга. Для 
восстановления использовалась смесь 8,6 об. % Н 2 в 
Ат. Газом-носителем в ТПВ-системе служил Ат. 
0, 15. ..0,2 г катализатора (невосстановленной формы, 
после ионного обмена) помещали в Ц-образный 
ячейку-реактор из пирекса. Скорость потока реак- 
ционной смеси составляла 30 мл/мин. Скорость ра- 
зогрева печи от 20 до 550 °С составляла 20 град/мин. 
Морфология образцов и размер частиц золота деталь- 
но изучались с помощью просвечивающего элек- 
тронного микроскопа (ТЕМ) ІЕОЕ-20Ю, оснащён- 
ного йа В, -катодом в качестве источника электронов. 
Средний размер частиц золота и их распределение по 
размерам вычисляли по данным электронной микро- 
скопии. 

Активность образцов в реакции полного оки- 
сления СО измеряли в проточном реакторе. Пред- 
варительно 0, 1 г образца катализатора, помещен- 
ного в И-образный реактор из пирекса, тренирова- 
ли в потоке кислорода (25 об. %) с Не при скорости 
разогрева 5 град/мин от 20 до 500 °С. Образец вы- 
держивали в этой смеси при 500 °С в течение 1 ч, а 
затем охлаждали до комнатной температуры 
(20 °С), после чего газовую смесь заменяли на реак- 
ционную, содержащую 1 об. % СО и 1 об. % 0 2 , 


93 



Известия Томского политехнического университета. 2005. Т. 308. № 4 


остальное - Не со скоростью подачи смеси 
40 мл/мин. Концентрацию исходных реагентов и 
продуктов анализировали газохроматографиче- 
ским методом на хроматографе 8КІ 8610С с ТС О 
детектором и двумя колонками, заполненными мо- 
лекулярными ситами и силикагелем для разделе- 
ния 0 2 , СО и С0 2 , соответственно. Каталитическую 
активность образцов характеризовали величиной 
конверсии СО при различных температурах. 

Результаты и их обсуждение 

Термопрограммированное восстановление водородом 

Система Аи/цеолит 

Процедура ТПВ является очень информатив- 
ной для анализа ионных состояний золота и моди- 
фицирующих добавок в исследованных образцах. 
На рис. 1, кривая 1, представлены зависимости 
ТПВ свежеприготовленных образцов Аи/цеолит. 
Форма ТПВ-профиля для протонного морденита 
представлена острым симметричным пиком при 
200 °С и ярко выраженным плечом при 220 °С. 



Рис. 1 . Зависимости количества потребленного водорода от 
температуры для Аи/Ре/цеолит образцов, пригото- 
вленных методами пропитки по влагоемкости ( ітр) и 
ионного обмена (іоп): 1) Аи/цеолит, 2) Ре-ітр/цео- 
лит, 3) Аи/Ре-ітр/цеолит, 4) Ре-іоп/цеолит, 
5) Аи/Ре-іоп/цеолит 

Для НУ-цеолита, в отличие от морденита, на- 
блюдается один широкий пик при 228 °С и еле за- 
метное плечо в высокотемпературной области. Это 
плечо может соответствовать восстановлению 
больших частиц золота на внешней поверхности 
цеолита, размер которых превышает характерный 
размер каналов цеолита: для больших частиц золо- 
та, как правило, характерны широкие пики и отно- 
сительно высокие температуры восстановления. 


Как показано в работах [13-15] температурный ин- 
тервал восстановления золота для Аи/У образцов 
составляет 100. ..250 °С. 

Результаты показали, что только часть золота 

30. . .70 % была восстановлена в ходе ТПВ-экспери- 
мента (табл. 1). Эти данные позволяют предполо- 
жить, что во всех свежеприготовленных образцах 
Аи/цеолит золото находилось уже в частично вос- 
становленной форме. Возможно, наночастицы зо- 
лота могут образовываться уже на стадии пригото- 
вления образцов, т.е. в результате разложения золо- 
того прекурсора в ходе ионного обмена с цеолитом. 

Система Ре/цеолит 

Восстановление железа (рис. 1, кривые 2 и 4) в 
исследованных образцах описывается широким 
пиком, начинающимся при температуре -200 °С. 
Форма и температура ТПВ-профилей восстановле- 
ния железа близка к описанным в литературе для 
У-цеолитов [13, 15], где восстановление железа 
представлено широким пиком в интервале 

290. . .600 °С. Незавершенность пиков восстановле- 
ния железа с очевидностью свидетельствует о его 
частичном восстановлении в данных системах в 
исследованном температурном интервале (табл. 1). 

Из представленных на рис. 1 данных видно, что 
положение максимумов и форма пиков восстановле- 
ния железа существенно зависят от метода его нане- 
сения на цеолит. В случае ионообменного метода 
(образец Ре-іоп/НМ) наблюдается пик малой интен- 
сивности при 450 °С, тогда как для пропиточного об- 
разца (Ре-ітр/НМ) этот пик сдвигается в область бо- 
лее низких температур -380 °С. Для У-цеолитов про- 
филь восстановления пропиточного образца (кри- 
вая 2) так же интенсивнее, чем профиль для образца, 
полученного ионным обменом (кривая 4), кроме то- 
го, он включает новую низкотемпературную компо- 
ненту в виде плеча при 320 °С помимо выраженного 
пика при 480 °С, присущего для обоих образцов. 

Система Аи/Ре/цеолит 

Интерпретация ТПВ-профилей, содержащих и 
железо, и золото, более затруднительна. Наиболее 
значительные изменения наблюдаются в образцах, 
полученных на основе НУ-цеолита. Восстановле- 
ние Аи/Ре/НУ начинается при более низких темпе- 
ратурах, чем для Аи/НУ и Ре/НУ, что может указы- 
вать на взаимодействие металлов между собой. В 
ТПВ-профилях образцов Аи/Ре/НУ наблюдаются 
как высокотемпературные, так и низкотемператур- 
ные пики, характерные для образцов, содержащих 
только железо или только золото, соответственно. 
Интенсивность высокотемпературных пиков, от- 
носящихся к восстановлению железа, снижается в 
присутствии золота, но при этом возрастает интен- 
сивность низкотемпературных. Кроме того, проис- 
ходит и сдвиг максимумов низкотемпературных 
пиков в область более низкой температуры. Анализ 
количества потребленного водорода для низкотем- 
пературных пиков Аи/Ре/НУ показал, что оно пре- 
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вышает количество водорода, необходимое для 
полного восстановления катионов золота. Следо- 
вательно, в НѴ-цеолите наряду с восстановлением 
золота при этих температурах происходит восста- 
новление ионов железа, т.е. взаимодействие вве- 
денного золота с ионами железа приводит к по- 
явлению легко восстанавливаемых форм железа. 

Поведение Аи/Ре/НМ несколько отличное. Для 
образца, полученного пропиткой, форма высоко- 
температурного пика при введении золота меняется, 
не изменяя существенно интегральную интенсив- 
ность. Однако значительные изменения наблюдают- 
ся в изменении формы низкотемпературного пика и 
его сдвиге в низкие температуры. Возможно, что и 
для этого образца изменение низкотемпературного 
пика обусловлено совместным восстановлением же- 
леза и золота, но надежных оснований утверждать 
это как в случае У-цеолита нет, поскольку количе- 
ство потребленного водорода при температуре ниже 
250 °С, намного меньше, чем количество водорода, 
необходимое для полного восстановления катионов 
золота. Наличие золота в данных образцах практиче- 
ски не изменяет количество восстановленного желе- 
за (табл. 1). Для образца, полученного методом ион- 
ного обмена, интенсивности ТПВ-профилей очень 
низки, что не позволяет точно сказать о наличии 
взаимодействия железа и золота этим методом. 

Проделанные эксперименты позволяют сделать 
вывод о взаимном влиянии металлов друг на друга, 
особенно в случае НУ-цеолита. Добавление железа 
облегчает восстановление золота, т.е. золото восста- 
навливается при более низких температурах незави- 
симо от метода нанесения железа (пропитка, ион- 
ный обмен). В свою очередь, введение золота ката- 


лизирует восстановление железа, наблюдается сов- 
местное восстановление двух металлов. 


Таблица 1. Характеристика окислительно-восстановитель- 
ных свойств исследованных образцов 


Образец 

Содержание 

металла, 

мкмоль/г-об- 

разца 

Потребление 
Н 2 , мкмоль 
Н 2 /г-образца* 

Количество 

восстановлен- 
ного металла, 
% 

Аи 

Ре 

Аи' 

Ре 2 

Аи 1 

Ре 2 

Аи/НМ 

125,1 

- 

68 

- 

36 

- 

Аи/НУ 

34,5 

- 

36 

- 

69 

- 

Ре-ітр/НМ 

- 

770,0 

- 

181 

- 

16 

Аи/Ре-ітр/НМ 

69,2 

691,2 

26 

166 

27 

16 

Ре-іоп/НМ 

- 

98,5 

- 

22 

- 

15 

Аи/Ре-іоп/НМ 

31,5 

96,7 

12,1 

23.8 

26 

16 

Ре-ітр/НУ 

- 

732,3 

- 

540 

- 

49 

Аи/Ре-ітр/НУ 

101,5 

703,7 

176 

215 

116 

20 

Ре-іоп/НУ 

- 

703,7 

- 

229 

- 

22 

Аи/Ре-іоп/НУ 

113,7 

732,3 

101,4 

219,8 

59 

20 


Предполагается, что: 

* восстановление золота происходит в температурном интер- 
вале <250 °С а восстановление железа ~ при >250 °Сдля би- 
металлических систем. 

’Аи(ІІІ) восстанавливается до Аи°: 2Аи 3+ +ЗН 1 =2Аи°+6Н + 

2 Ре(ІІІ) восстанавливается до Рё: 2Рё + +ЗР\ г =2Ре°+6РІ + 

Электронная спектроскопия диффузного отражения 

В спектрах ЭСДО систем Аи/Ре/цеолит после вы- 
читания спектра соответствующего носителя можно 
видеть появление нескольких типов полос поглоще- 
ния (рис. 2). Так, для системы Аи/Ре/НМ, при введе- 
нии добавки железа методом пропитки по влагоемко- 
сти, наблюдаются максимумы поглощения в области 
380 и 550 нм. 





Рис. 2. Разностные спектры ЭСДО для систем: 1) Аи/Ре/цеолит свежеприготовленных; прокаленных при температурах: 2) 100, 
3)200, 4) 300, 5) 500° С 
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Полосы поглощения при 380 нм могут быть от- 
несены к кластерам золота Аи/ + Аи„ ( п< 10, наиболее 
вероятно 8) по аналогии с серебром в цеолитах, со- 
гласно [16, 17]. Полосу при 550 нм приписывают оп- 
тическому поглощению возбужденных светом кол- 
лективных осциллирующих электронов проводимо- 
сти - плазменный резонанс золотых металлических 
частиц [18, 19]. Увеличение температуры прокалки 
приводит к увеличению относительной интенсив- 
ности спектра в области 550 нм и преобразованию 
ярковыраженного пика при 380 нм в плечо с таким 
же максимумом. Подобные оптические проявления 
можно наблюдать и для образца Аи/Ре/НМ при вве- 
дении железа методом ионного обмена. 

Спектры очень малой интенсивности были зареги- 
стрированы для систем, нанесенных на НУ-цеолит. 
Увеличение температуры прокалки приводит к увели- 
чению доли наночастиц золота независимо от способа 
введения железа, а часть спектра в УФ области мало 
изменяется. Полоса плазменного резонанса для 
Аи/Ре/НУ образца довольно широкая, и положение 
максимума определить затруднительно. Это может 
свидетельствовать о том, что в данных системах были 
получены более мелкие наночастицы золота по срав- 
нению с Аи/Ре/НМ, что подтверждают данные элек- 
тронной микроскопии. 

РФЭ спектроскопия 

Исследование образцов методом РФЭС позво- 
лило выявить различные электронные состояния 
золота в зависимости от способа введения железа. 

На рис. 3 представлены спектры РФЭС золота 
для 4/ 7/2 -уровня свежеприготовленного образца 
Аи/Ре/НУ при введении добавки железа методом 
пропитки и ионного обмена. При разложении 
спектра Аи/Ре-ітр/НУ на составляющие были по- 
лучены три пары пиков. Пик Аи 4//, при 84,3 эВ со- 
ответствует металлическому золоту, но он имеет 
сильный сдвиг в область высоких энергий, по срав- 
нению со стандартным спектром металлического 
золота (83,8 эВ). Пики при 87,2 и 90,1 эВ могут 
быть отнесены Аи’ + [20] , аналогичные данные были 
получены 1.-1Ч. Ііп и коллегами [21]. Они исследо- 
вали Аи/У катализаторы и для Аш ,+ наблюдали два 
различных состояния золота Аи(ОН) 2 + и димер зо- 
лота Аи,0 3 . Разложение спектра Аи/Ре-іоп/НУ на 
составляющие позволило получить две пары пиков 
(рис. 3). Пики при 84,0 и 87,7 эВ принадлежат Аи° и 
Аи’ + , соответственно, причем металлическая соста- 
вляющая для свежеприготовленного образца явля- 
ется преобладающей. 

Изменение энергии связи на 0,3 эВ в исследо- 
ванных образцах может быть связано с существова- 
нием малых золотых кластеров в каналах цеолита в 
образце Аи/Ре-ітр/НУ, т.к. кластеры золота диаме- 
тром <2 нм показывают более высокие энергии, 
чем металлическое золото; подобное изменение 
наблюдали в [21]. Однако этот сдвиг может быть 


вызван наличием катионов Аи + , дающих вклад в 
пик. Возможно, такое изменение в составляющих 
золота можно объяснить различиями в методе на- 
несения модифицирующей добавки. 



Рис. 3 . Спектры РФЭС образцов Аи/Ре/НУ 


Электронная микроскопия 

и распределение частиц по размерам 

На рис. 4 представлены диаграммы распределе- 
ния частиц золота по размерам для свежепригото- 
вленных и прокаленных образцов в зависимости от 
типа цеолита. Распределение частиц характеризу- 
ется довольно широким интервалом. Увеличение 
температуры прокалки приводит к увеличению 
среднего размера наночастиц золота. 

На рис. 5 представлены диаграммы распределе- 
ния частиц золота по размерам при введении моди- 
фицирующей добавки оксида железа к образцам 
Аи/Ре/цеолит методом пропитки по влагоемкости 
и последующей прокалке образцов при 500 °С. Ре- 
зультаты показывают, что для биметаллических си- 
стем, нанесенных на НУ-цеолит, средний размер 
наночастиц золота составил 7 нм, что значительно 
меньше, чем для монометаллических систем. В то 
время как для системы, нанесенной на протонный 
морденит, средний размер наночастиц золота со- 
ставил 40 нм. Полученные данные позволяют сде- 
лать вывод, что введение модификатора железа 
препятствует агрегации наночастиц золота при 
прокалке, и что тип цеолита позволяет регулиро- 
вать средний размер частиц золота. 
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Технические науки 




Рис. 4. Диаграмма распределения частиц золота по разме- 
рам для Аи/цеолит образцов: свежеприготовленных 
- серая гистограмма и прокаленных при 500 °С 1 ч ~ 
белая гистограмма 



Рис. 5 . Диаграмма распределения частиц золота по разме- 
рам для Аи/Ре/цеолит образцов, прокаленных при 
500 °С 1 ч при нанесении железа методом пропитки 
по влагоемкости 


Окисление СО 

Динамика изменения конверсии СО от темпера- 
туры для Аи/цеолит, Ре-ітр/цеолит и Аи/Ре- 
ітр/цеолит катализаторов, прокаленных при 500 °С, 
представлена на рис. 6. В целом, монометалличе- 
ские системы Аи/цеолит, Ре-ітр/цеолит показали 
меньшую активность, чем биметаллические. Кроме 
того, в случае Аи/РІУ и Ре-ітр/РІУ катализаторов 
можно наблюдать снижение активности на нисхо- 
дящей ветви, т.е. при понижении температуры. 

Для биметаллических систем наблюдается су- 
щественное увеличение каталитической активно- 
сти на ниспадающей ветви зависимости конверсии 
СО от температуры, причем для Аи/Ре-ітр/НУ ак- 
тивность становится практически независимой от 
температуры в диапазоне 200... 100 °С. Возможной 
причиной активации этих образцов в реакции оки- 
сления СО может быть, существенная активация 
золота и железа к восстановлению в результате их 
взаимодействия, как было показано методом ТПВ. 



Рис. 6. Конверсия СО Аи/Ре/цеолит катализаторов: 
1) Аи/цеолит, 2) Ре-ітр/цеолит, 3) Аи/Ре-ітр/цеолит 

Заключение 

1 . Взаимное влияние золота и железа наблюдалось 
для образцов, нанесенных на РГУ-цеолит, со- 
гласно проведенному эксперименту ТПВ. Ре- 
зультаты показали, что в биметаллических си- 
стемах заметно облегчается восстановление как 
золота, так и железа. 
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2. Данные методов термо-программированного 
восстановления, электронной спектроскопии 
диффузного отражения и рентгеновской фото- 
электронной спектроскопии выявили наличие 
частиц металлического золота во всех исследо- 
ванных образцах непосредственно после ионного 
обмена золота. Возможно, это связано с тем, что 
частицы золота образуются уже на стадии приго- 
товления образцов, т.е. в результате разложения 
золотого прекурсора в ходе ионного обмена. 

3. Установлено, что введение модифицирующей до- 
бавки оксида железа препятствует агрегации нано- 
частиц золота при прокалке образцов и тип цеоли- 
та позволяет регулировать средний размер частиц. 


СПИСОК ЛИТЕРАТУРЫ 

1. Нашіа М, УатаОа N.. КоЬауазЬі Т, Іуіта 8. ОоЫ саіаіузіз ргера- 
гесі Ьу соргесірііаііоп Тог 1о\ѵ-ІетрегаІиге охісіаііоп оЗЬус1го§еп апсі 
оЗ сагЬоп топохЫе // .1. Саіаі. - 1989. - V. 1 1 5. - Р. 301-309. 

2. Кап§ М.С., Ьее З.Н, СЬи-Кап§ А., Кап§ Н.Н. СО охісіаііоп оѵег 
Рі/СоОУ 8Ю 2 саіаіукік: а зіисіу изіп§ Іегарогаі апаіузіз оЗ ргосіисіз 
// 8іиё. 8игТ. 8сі. Саіаі. А. - 1996. - V. 101. - № 2. - Р. - 701-707. 

3. Ііесіа А., ОзЬіта Т, Нашіа М. Яесіисйоп оЗ пііго^еп топохЫе 
\ѵііЬ ргорепе іп Йіе ргезепсе оЗ оху§еп апсі тоізіиге оѵег §оЫ зир- 
рогіесі оп гаеіаі охЫез // Аррі. Саіаі. В. - 1997. - V. 12. - № 1-2. 
-Р. 81-93. 

4. 8апсЬех Я.М.Т, ІЫа А., Тапака К., Нашіа М. 8е1ес1іѵе охЫа- 
Ііоп оЗ СО іп Ьусіго§еп оѵег §оЫ зиррогіесі оп шап§апезе охЫе // 
3. Саіаі. - 1997. - V. 168. - № 1. - Р. 125-127. 

5. Ілп З.-У, \Ѵап В.-2. ЕЯесІз оЗ ргерагаііоп сопсііііопз оп §оЫ/У- 
Іуре хеоіііе Тог СО охЫайоп // Аррі. Саіаі. В. - 2002. - V. 125. - 
Р. 1-13. 

6. Вопсі О.С., ТЬотрзоп Б.Т. Са(а1у8І8 Ьу §оЫ // Саіаі. Яеѵ. Еп§. 
8сі. - 1999. - V. 41. - Р. 319-388. 

7. Ое11еп8 Ь.Я, 8сЬоопЬеус11 Я.А. ЯеЯесІапсе зресігозсоріс ьіисіу оЗ 
А§ + , А§° апсі А§ сіивіегз іп хеоіііез оЗ Ше Раиіазііе-Іуре // Меіаі 
Місгозішсі. 2еоЫез. - Вгетеп, 1982. - Р. 87-93. 

8. Кеііегтап Я., Техіег 3. Оріісаі аЬвогрІіоп оЗ зііѵег аіотз апсі зііѵег 
сіизіеге іп хеоІіІе-У // 1. РЬуз. СЬет. - 1979. - V. 70. - № 3. - 
Р. 1562-1563. 

9. Ьаі О., Іі I, Ниап§ Р, \Уащ> Б. ЕіЬапоІ охЫайоп Іо асеІаЫеЬусіе 
оѵег А§-28М-5 хеоіііе // I. №1. Саз. СЬет. - 1994. - V. 3. - 
№ 2. -Р 211-218. 

10. 8а1ата Т.М., ОЬпізЬі Я., ІсЬікаѵа М. Зіисііез оЗіЬе веіесііѵе гесіис- 
Ііоп оЗ піігіс охЫе Ьу сагЬоп топохЫе іп іЬе ргезепсе апсі аЬзепсе 
оЗЬусіго§еп оѵег Аи/ІХаУ саіаіузіз // 3. СЬет. 8ос., Рагайау Тгапз. 
- 1996. - V. 92. - № 2. - Р. 301-306. 


4. Каталитическая активность образцов в реакции 
окисления СО, нанесенных на НУ-цеолит, пре- 
вышала активность образцов, нанесенных на 
морденит. Сложный характер изменений ката- 
литической активности от температуры в ходе 
эксперимента свидетельствует о формировании 
активной поверхности золотосодержащих ката- 
лизаторов в процессе реакции. 

Авторы выражают особую благодарность за помощь в 
проведении эксперимента Е. Еіогев, I. СгасІіІІа, Е. Киів, Е. Ара- 
гівіо, Н. Тііпадо, У. РегаІІа, М. Еаіпі, Р. СавіПав. 

Работа проводилась при поддержке проектов по между- 
народному сотрудничеству (грант СОЫАСУТ N031366-11 и 
РАРІІТ-ѴУАМ Ш 109003) Энсенада, Мексика и гранта ур. 
05.01.413 программы «Университеты России» и гранта ТПУ. 


11. МоЬатей М.М., Меккасѵу 1. Еіесігісаі апсі сЬетісаІ сЬагасІегізІіс 
оЗ папо-теіег §оЫ епсарзиіаіесі іп тезороигоиз апсі тісгорогоиз 
сЬаппеіз ашЗса§ез о328М-16апс1У-хеоЫе//3. РЬуз. СЬет. 8о- 
1Ы. - 2003. -V. 64. - Р. 299-306. 

12. 8кіЬзІесі Ь.Н, В)егшт 3. Зіисііез оЗ §оЫ сотріех. 1. ЯоЬизІпезз, 
зІаЬіііІу апсі асісі сііззосіаііоп оЗ ІеІгаттіпе§оЫ (111) іоп // Асіа. 
СЬіт. 8сапс1. - 1974. - V. А28. - № 1-2. - Р. 740-746. 

13. Кап§ УМ., ЗУап В. 2. Ргерагаііоп оЗ §оЫ іп У-Іуре хеоіііе Зог саг- 
Ьоп топохЫе охЫайоп // Аррі. Саіаі. А: Сеп. - 1995. - V. 128. - 
№ 2. - Р. 53-60. 

14. Кап§ У-М., \Ѵап В-2. Ргеігеаітепі еЗГесІ оЗ §оЫ/ігоп хеоЫе-У оп 
сагЬоп топохЫе охЫайоп // Саіаі. Тойау. - 1995. - V. 26. - 
№ 1-4,- Р. 59-69. 

15. Кап§ УМ., ЗѴап В. -2. ОоЫ апсі ігоп зиррогіесі оп У-Іуре хеоіііе 
Зог сагЬоп топохЫе охЫайоп // Саіаі. Тойау. - 1997. - V. 35. - 
№ 1-4,- Р. 379-392. 

16. Во§йапсЬікоѵа Ы.Е, Биііп М.Ы., Баѵуйоѵ А.А., АпиЗгіепко Ѵ.Р. 
БіЗЗизе гейесіапсе еіесігоп зресігозсоріс зіисіу оЗ зііѵег сіизіегз оп 
8Ю 2 // Яеасі. Кіпеі. Саіаі. Ьеіі. - 1990. - V. 41. - № 1 . - Р. 73-78. 

17. Во§с1апсЬікоѵа N.. Реігапоѵзкіі V., Риепіез 8. Яоіе оЗ тогсіепііе 
асЫ ргорегііез іп зііѵег сіизіег зІаЬіІіхаІіоп // Маіг. 8сі апсі Еп§, А. 
- 2000. - V. 276. -№ 2. - Р. 236-242. 

18. РеЫЬеіт Б.Ь, Розз С.А. Меіаі Шпорагіісіез. 8упіЬезіз, СЬагас- 
Іегіхаііоп апсі Арріісаііопз. - ІЧ.У.: Вазеі Магзеі Беккег, Іпс., 

2002. - 118 р. 

19. Миіѵаеу Р. 8игЗасе ріазтопе зресігозсору оЗ папозіхесі теіаі раг- 
Іісіез // Ьап§тигг. - 1995. - V. 12. - Р. 788-800. 

20. МоиЫег З.Р, 8ііск1е \Ѵ.Р, 8оЬо1 Р.Е., ВотЬеп К.Б. НапйЬоок оЗ 
Х-гау РЬоІоеІесІгоп 8рес1гозсору, Ейеп Ргаігіе: Регкіп-Еітепі. - 
Согрогаііоп РЬузісаі Еіесігопісз Біѵізіоп, 1992. - 186 р. 

21. Ып З.-У, СЬеп З.Н., Нзіао С.У, Кап§ УМ, \Ѵап В.-2. ОоЫ зиррог- 
іесі оп зигЗасе асісіііу тойШей У-Іуре апй ігоп/У-Іуре хеоіііе Зог 
СО-охЫаІіоп // Аррі. Саіаі. В. - 2002. - V. 36. - № 3-4. - Р. 19-29. 



